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論 文 内 容 の 要 旨 
 化石燃料である石炭・石油の高温燃焼によって生成する球状炭化粒子（SCPs）と主に石炭燃焼によって生成
する球状灰粒子（IASs）は、産業革命以降の化石燃料燃焼に伴う大気汚染の指標となる。これらの粒子は、大
気中を移動・拡散し、湖沼などに沈積後も変質・変形せずに良好な状態で堆積物中に記録される。このため、
堆積物中のSCPs・IASsを歴史的に解析することで、観測記録のない時代から現在までの大気汚染の影響を明ら
かにすることが可能である。本研究では、西日本の内湾・湖沼を調査地域とし、古くから工業活動が活発であ
った都市域（大阪城外堀、大阪湾、広島湾）、郊外地域（滋賀県北部余呉湖）、周辺に排出源のない離島地域（隠
岐諸島男池、五島列島汐池）の約100年間の堆積物を解析した。SCPs・IASs年間沈積量の歴史トレンド、粒子径、
SCPsの表面形態・化学組成、IASs/（SCPs+IASs）比に着目し、都市域、郊外地域、離島地域における化石燃料
燃焼の影響を時間・空間的に解析した。SCPs・IASs年間沈積量の歴史トレンド解析から、都市域でのSCPs・IASs
の産出開始層準（1930年頃）、ピーク期（1950～60年代）、減少期（1970年代）を明瞭に捉えることができた。
この傾向は、1930年頃の石炭の微粉炭燃焼の開始、1950～1960年代の石炭・石油の消費量の増加と調和的であ
り、1970年代の法規制による効果を顕著に示した。また、石炭・石油の使用燃料種の割合を示すIASs/（SCPs+IASs） 
比は、1960年頃に小さくなり、石炭から石油への燃料転換を明瞭に示した。一方、離島地域では、IASsが1930
年頃から、SCPsが1950年頃から産出し始め、IASs、SCPsはそれぞれ1930年代、1950年代から現在まで増加傾向
を示し、1950年代以降の都市域の歴史トレンドと明瞭に異なることを示した。離島地域では、年間沈積量が都
市域よりも少量であり、長時間・長距離浮遊すると考えられる径10µm前後のIASs粒子が卓越する。また、
IASs/(SCPs+IASs) 比は高い値を示すことから、主に石炭燃焼の影響を受けており、東アジアからの化石燃料燃
焼に伴う越境大気汚染の影響を受けていることを示した。 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 化石燃料の高温燃焼によって大気中に排出される球状炭化粒子（SCPs）と球状灰粒子（IASs）は大気汚染の
指標として重要である。これらの微小粒子は、特徴的な形態を有し、堆積物中に保存されるため、化石燃料燃
焼に伴う大気汚染の長期時空間解析には最適の研究対象である。堆積物中のSCPｓ・IASｓの研究は、ヨーロッ
パを中心に進展しているが、国内においては行われていない。筆者は、西日本の内湾・湖沼堆積物を用いてSCPs・
IASs年間沈積量や粒子径の過去約100年間の時空間変化を解析し、SCPs・IASsの表面形態・化学組成から燃焼起
源物質の検討を行った。その結果、都市域（大阪湾・広島湾）、郊外地域（滋賀県余呉湖）、離島地域（隠岐男
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池・五島列島汐池）では、SCPs・IASs年間沈積量とその時系列的変化、石炭・石油の燃料種の割合を示す
IASs/(SCPs+IASs) 比の空間的変化が明瞭に異なることを明らかにした。とくに SCPs・IASs年間沈積量と
IASs/(SCPs+IASs) 比は、都市域では国内の化石燃料燃焼量変化や大気汚染物質の排出規制と調和して変化する
が、離島地域では20世紀中頃からの中国の石炭燃焼量急増傾向と一致することから、西日本の離島は東アジア
越境大気汚染の影響を強く受けていることを指摘した。一方、SCPs・IASsの表面形態・化学組成の研究では、
粒子毎に表面形態と化学組成を詳細に検討し、SCPs発生起源物質の識別が可能であることを明らかにした。 
 SCPs・IASsの長期時空間分布を詳細に解析し、SCPsの表面形態・化学組成から起源物質の識別が可能である
ことを指摘した本研究は、第四紀環境地質学の発展に大いに寄与するものであり、博士（理学）の学位を授与
するに値するものと認める。 
